




















Superuidity in one dimension (1D) is attracting the attention of the condensed
matter physics community. Recently, for liquid 4He conned in 1D nano-porous
media, a rapid growth of the superuid response accompanied by a broad dissipa-
tion peak was observed. In addition, it was found that a heat capacity anomaly
takes place much higher temperature than the rapid growth.
To clarify the physical properties of liquid 4He conned in 1D nano-porous
media, I carried out twofold torsional oscillator experiments for a 3 nm-channel
sample and heat capacity experiments for a 2 nm-channel sample. From these
experiments, the new ndings are as follows: a) the superuid response and the
dissipation peak of the pressurized liquid 4He shifts to the low-temperature side
by a reduction in the measuring frequency, and the shift was slightly enhanced
by the application of pressure. b) The superuid response and the dissipation
peak vary continuously from thin lms to pressurized liquid 4He. In contrast to
the pressurized liquid 4He, their frequency dependence is obviously small. c) By
introducing 3He, the superuid response and the dissipation peak shift to the
low-temperature side. d) A heat capacity anomaly for the 2 nm-channel sample
takes place much lower temperature than that of the 3 nm-channel sample, and
its magnitude is signicantly small.
It is found that the superuid response of liquid 4He conned in a 1D nanometer-
size channel is dynamical phenomenon, and the observed frequency dependence
can be explained by the Tomonaga-Luttinger liquid model. On the other hand, the
heat capacity anomaly is strongly suppressed as the channel diameter decreases.
These features suggest that the physical properties of liquid 4He are strongly










本研究の目的は，１次元細孔中液体 4Heに関して (1) 特徴的な散逸ピークを伴
う超流動転移の性質を明らかにすること，(2) 細孔中の液体 4Heの熱容量につい
て細孔径依存性を明らかにすること，である．具体的には（1）については，散逸
ピークの測定周波数依存性を調べた．研究では， 1細孔径 3 nmの細孔内に吸着
薄膜から加圧下液体 4Heに至るまで， 2 加圧下液体 4He， 3 微量な 3Heを導入
した 3He-4He 混合液体についての 3つの実験条件で測定を行った．(2) について




































第 5章では，細孔径 3 nmの１次元細孔FSM中に微量な 3Heを導入した 3He-4He
混合液体の超流動応答と測定結果測定結果を説明し，議論する．3He濃度が 2 at%，





第 6章では，細孔径 2 nmの１次元細孔FSMの液体 4Heの熱容量の測定結果を
説明し，議論する．セル内には細孔外にmから nmオーダーの様々なサイズの空
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図 2.1に低温域の 4Heの温度圧力相図を示す．液体 4Heは，大気圧で温度を下げ
ると，およそ 4.2 Kで液化し，絶対零度まで液体のままとどまる．絶対零度で 4He





液体 4Heは 2.17 K以下で粘性がゼロになる性質 (超流動性) を示す液体へ相転
移をする．この液体 4Heの超流動転移は 2次相転移の典型例であり，図 2.1.1よう
に比熱の異常が観測される．この異常がギリシャ文字の (ラムダ) と似ているの
で 転移，また転移の起こる温度をラムダ点 Tと呼ぶ．また，温度圧力相図上の
Tをむすんだものを 線と呼ぶ．液体 4Heは T以上で常流動相 (He I) ，T以下
では超流動相 (He II) の液体である．He Iは粘性は小さいものの，通常の液体と
して振る舞う．一方，He IIは後述のように通常の液体とは異なる性質を持ち，こ
3
れはボース粒子である 4HeがBose-Einstein凝縮 (BEC) を起こした状態であると
考えられている．
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図 2.2: 飽和蒸気圧下での 4Heの比熱 [2].
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2.1.2 Bose-Einstein凝縮と 4He
超流動は 4He原子がをBose-Einstein凝縮 (BEC) を起こしたことに起因してい
ると考えられている．まず，理想気体におけるBECを説明する．
理想ボース気体では，ある温度 TB 以下では，巨視的な数の原子が最低のエネ










e(" )=kBT   1d" (2.1.1)
で与えられる．今，式 (2.1.1) を  = 0とすると，低温で状態 0以外のエネルギー
の高い状態を占める粒子数の最大値である．これをN 0(T )とすると





























T < Tでは，次のような流体は独立な 2成分，「超流体」と「常流体」の混合体
で構成されている．そして，それぞれが密度 s; nを伴い速度場 !vs ; !vnで流れる．
4Heの全密度は
 = n + s (2.1.4)
全流体密度は  !
j = n





















のちに，全温度領域にわたって調べられた s，nを図 2.3(a) に示す．図 2.3よ




































バルク 4Heの転移温度と細孔径dの制限空間内 4Heの転移温度は，(Tc T ) / d 
と書けることが知られている．これまで様々な細孔径の制限空間内 4Heで Tcの低
下が観測され，図 2.4 のようにまとめられた [7]．この結果に (Tc   T ) / d 0:67の
直線を描くと，実験の結果を再現すると報告されている．また，Wadaらの 1 m
から数 nmのさらに細い細孔径で測定を行った結果では， が 0.64になると報告
している [8]．
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図 2.4: 超流動転移温度の孔径依存性 [7]．
2.2.2 多孔質Vycorガラス中の超流動
試料合成技術の向上により，数 nmの細孔径内 4Heの細孔の作製が可能となっ
た．例えば，多孔質Vycorガラスは，図 2.5のように孔径 6 nm程度の細孔が 3次
元ネットワークをもつ構造をしている．
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Kiewiet らは，第４音波測定で超流動密度の測定を行った [15]．図 2.7は彼らが
測定した Vycor中飽和蒸気圧下の液体 4Heの超流動密度 s=の温度依存性であ
る．Tcは低温へ大きくシフトし，s=全体が低温へシフトしていることがわかる．
図 2.8は温度を 1  T=Tcと換算し，超流動密度を両対数プロットしたものである．
超流動密度は s= = A(1 T=Tc)に従い，彼らは図 2.8のフィッティングにより，








図 2.6: Vycor中 4Heの温度圧力相図 [13]. N以外の点は E．D．Adamsらによる




図 2.7: Vycor中液体 4Heの超流動密度 s=の温度依存性．実線は飽和蒸気圧下
のバルク 4Heの s= [15].
図 2.8: 両対数プロットしたVycor中液体 4Heの超流動密度 [16].
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図 2.9: Vycor比熱測定用セル全体の熱容量 [16].
図 2.10: Vycor中液体 4Heにおける Tc近傍の比熱異常と超流動密度 [16].
2.2.3 多孔質Gelsilガラス中の超流動
多孔質ガラス Gelsilガラスは，公称孔径が 2.5 nmの細孔がランダムな 3次元
ネットワークを形成している多孔質ガラスである．細孔の複雑な接続はVycorガ







態では吸着量 nを増やすと，膜厚 20 mol=m2から超流動が観測される．各膜厚
の超流動の立ち上がり温度 Tcを図 2.13のようにプロットすると，nの増加に比例
して Tcが高温へ移動することがわかる．また，nが大きいおよそ n= 30 mol=m2
以上では，Tcは nに比例しない．彼らは，この膜厚域では細孔中が液体 4Heで埋
まって，密度変化がないとした．








次に，Gelsil中 4Heの熱容量測定を紹介する．図 2.12に 0.25 MPa < P < 3:58
MPaにおける熱容量測定の結果を示す．図 2.12(a) は P > 0:25 MPaにおける結
果で，熱容量は 2 K付近で鋭いピークを示し，1.8 K付近で肩を持つ．彼らは，こ
の鋭いピークと肩はセル内オープンスペースにおけるバルク液体 4Heの  転移
によるものとした．図 2.12(b) は 3.02 MPa < P < 3:58 MPaにおける結果であ
る．この圧力域では，オープンスペースのバルク 4Heは固体となる．図 2.12(c) は
0.25 MPa < P < 3:58 MPaにおけるオープンスペースのバルクの寄与を差し引い















以下の LBECの存在を熱容量で説明している [18]. 1 K付近において，熱容量は
ロトン励起によって説明できる.図 2.15(a) では，T 1に対するCT 3=2をプロット
した.ロトンの熱容量は Aを定数，=kB をロトンエネルギーギャップとすると，
C = AT 3=2 exp( =kBT )とできる.挿入図より，バルク 4Heの=kB は加圧す
ると単調に減少する.熱容量は 2.5 MPa以上でロトンとよく一致することは重要
である. この圧力域では Tcは 1 Kより低温で観測され，観測結果はナノ細孔内
のLBECsの様なロトンの存在を証明しているとしている. 0.7 K以下の熱容量は，
フォノン励起によって説明できる.図 2.15(b) は P < 3:58MPaにおける液体 4He
と 4.45 MPaにおける固体 4Heの熱容量を両対数プロットしたものである．0.7 K
で液体 4Heは T 3によくフィットする.これは，3Dフォノンからの熱容量であるこ
とを示している. また，液体状態だけではなく，固体状態も T 3にフィットする．
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図 2.11: (a) 4He薄膜の周波数変化，(b) 加圧下液体 4Heの周波数変化，(c) バル
クの凝固圧以上の周波数変化の温度依存性 [17].
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図 2.12: (a) 2.5 MPa以下の全熱容量．実線はサンプルセルオープンスペースのバ
ルク 4Heの熱容量．(b) 3:02MPa < P < 3:58 MPaにおけるバルクは固体，Gelsil




図 2.13: Gelsil中 4He薄膜の温度圧力相図 [17].
図 2.14: Gelsil中 4Heの温度圧力相図 [18].
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図 2.15: (a) Gelsil中液体 4Heの高温側の熱容量．縦軸が T 1，横軸がCT 3=2．挿
入図はGelsil中 4Heにおけるロトンエネルギーギャップ=kB(黒)の圧力依存．青
色はバルクの振る舞い．(b) 低温側の熱容量 (Logプロット) ．実線は 0:4  0:7K
















完了を n1とし，n=n1が 1.56から 1.94の導入量で観測された超流動応答は全て特
徴的なQ 1のピークが観測されている．
図 2.16: 細孔径 3 nmの FSM中薄膜 4Heの超流動応答 [24]. ねじれ振り子の周波




Taniguchiらは，細孔径が 3 nmの FSM中加圧下液体 4Heに対するねじれ振り
子測定をおこなった [20]．この測定に使われたねじれ振り子は，4 Kで共振周波
数は 2.06 kHz，Q値は 1:3 106であった. 図 2.17は細孔中の様々な圧力下の共振
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周波数とQ 1の変化である. およそ T=T = 0:4まで，全圧力のデータは良い一致
を示し，低温では圧力に依存することがわかる. 0.11 MPaについて，立ち上がり
温度 Toでf 0の急な増加が観測され，圧力を増加すると低温での Toは低温側へ
移動し，立ち上がり量は小さくなる．さらに加圧すると，2.3 MPa以上でf 0の
立ち上がりは観測されなかった. 一方，Q 1は，T=T = 0:5まで一致し，低温で
圧力に依存する. 0.11 MPaにおいて，Q 1はおよそ T=T = 0:5から増加しはじ
め，T=T = 0:36で最大値をとることがわかる. ピーク温度 Tpeakは加圧すると低
温へ移動し，ピークは小さくなり，2.3 MPa以上ではQ 1のピークは観測されな
かった.
図 2.17: FSM16細孔中の様々な圧力下における共振周波数とQ 1の温度変化. 温
度は各圧の Tで規格化されている. f 0はバルクの絶対零度の周波数からの変化
を示している [20]. f 0は密度比 (0:1MPa)=(P)によって規格化されている.
そのほかの細孔について
3 nm以外の細孔径についても超流動応答の観測が行われている．細孔径は合成
時に用いる界面活性剤の炭素鎖の長さ nに依存する．3 nmは n=16であり，これ
までTaniguchiらは nが 12，22，そして n=16にメシチレンを導入して細孔径を
広げた試料についてねじれ振り子測定を行った．






ものが図 2.19である．Toは n=22，Mesに関しては Tラインをシフトした形を
しているが，細孔径 3 nmの結果は加圧による低温側への移動が強くなっている.






















図 2.18: FSM12ペレット内 4Heの 0.1 MPaおける共振周波数と Q 1 の変化．































は，1次元格子系の特徴的な長さ Le として区別される．図の x軸方向のヘリシ
ティモジュラス (helicity modulus)xは超流動密度に対応する．正方格子の場合






図 2.20: XYスピン格子系を用いるためにモデル化された細孔 (挿入図) とヘリシ
ティモジュラスx[11]．モデル化された細孔は長さが 40で，幅はw格子．アスペ
クト比は，長さ Lと直径 dを用いて，A = L=d = 40=wと表される．
1次元極限
Yamashitaらは擬 1次元格子における古典XYモデルのヘリシティモジュラス
の計算を報告した [10]. 格子は Lx  Lx  Lz( Lz  Lx) とし，様々な有効 1次元




Lxを 2，4，5としたとき，Lx = 1の 1次元の結果とLeでほぼスケールされると
いうことがわかる．
23
図 2.21: Lx  Lx  Lz格子で定義したXYモデルのヘリシティモジュラス[10].
白抜きが Lz = 200，塗りつぶしが Lz = 800で，Le = Lz=L2x =2(丸) ,5.56(四角)
,12.5(ダイヤモンド) ,50(三角) ．比較のための 3次元格子 (30 30 30) ．


































と書ける. TLL モデルはLuttinger パラメーター Kで特徴付けられ，１次元超流
動では，
K = ~v20 (2.3.2)
のように書ける. ここで， vは音速， は 0は線密度である．
式 2.3.2より加圧すると，圧縮率 が下がりKも下がる. 図 2.24は 2 kHzの時
の 3:2 < K < 9:2の範囲における超流動の応答と吸収ピークのシフトを示してい
る. 加圧による圧縮率の低下で応答が低温へシフトする計算結果となった．また，
図 2.25は周波数変化に対する計算の結果である. 周波数 !が減少すると，超流動
オンセットは低温へ移動することがわかる. 挿入図は吸収ピークの温度は観測周
波数に依存することを示し，吸収ピークの温度は
TP / ! 12K 3 (2.3.3)
とスケールされると報告された．
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図 2.24: 超流動応答と吸収ピークの Luttinger parameter K 依存性 [23]. 3:2 <
K < 9:2の範囲の様子で，K=3.2は T=0 K近傍である.
図 2.25: 超流動応答と吸収ピークの周波数依存 [23]. 固定値 K = 8:1における
10 2!0から 102!0の範囲の様子 (!0 = 2KHz) .
2.3.5 熱容量測定
Taniguchiらは，3 nmの FSM中 4Heに関する比熱測定を行った [27]．熱容量
測定のセットアップの概略を図 2.26に示す. 熱容量測定は断熱パルス法を用いて





図 2.27に 0.03 MPa以下の 4Heの全熱容量を示す. オープンスペースのバルク
液体 4Heの超流動転移により，熱容量は 2.16 Kの Tで鋭いピークをもっている.




 A0 log10(jT   Tj=K) +B0 (T < T)
 A00 log10(jT   Tj=K) +B00 (T > T)
(2.3.4)
定数 A0 (T < T)と A00 (T > T)の圧力依存性は Ahlers[25]，Okajiら [26]に
よって測定されている. 0.03 MPaの場合，A0 = 12:34 J/mol K (T < T)，A00 =
11:72 J/mol K (T > T) であった.
図 2.27の挿入図にあるように，式 6.1.1と Tの全熱容量の発散を比べ，温度依
存とA0=A00の比がよく再現することが確認された. 発散の大きさから，オープン
スペースのバルク 4Heは 3.920.27 mmolと評価され，体積は 1138 mm3であ
る. 一方，細孔中 4Heは，容器の全体積より 5.7 mmolと見積もられている.
図 2.28に 2.35 MPa以下の様々な圧力下の細孔中 4Heの熱容量を示した. また，
5.47 MPaにおいて 0.3 Kで固化が始まる様子もプロットしている. 2.35 MPa以
下でオープンスペースのバルク液体 4Heの熱容量は差し引かれていて，5.47 MPa
ではバルク固体 4Heの熱容量は存在しない. 0.03 MPaにおいて温度を下げていく
と，1.65 K(TB) で熱容量の肩が現れる. 彼らは，TBで低エントロピーに落ち込む
ことを意味しているとした．加圧すると，熱容量の大きさは小さくなり，TBは低
温へ移動する.




度を下げると，4Heで満たした系は 0.89 Kで周波数は急に成長し，Q 1は 0.79 K
でピークをもつ．T からの周波数シフトに関して，細孔を 4Heで満たしたもの
からN2で穴埋めしたものを差し引き，細孔中の寄与を求め，図 2.29(b) のように








図 2.26: 熱容量測定セットアップの模式図 [27].
28
図 2.27: 0.03 MPa以下でセル内の 4Heの全容量.バルク液体 4Heの寄与は実線で
示されている. 挿入図は全熱容量を log10(jT   Tj=K)に対しプロットしたもの
[27].
29
図 2.28: 様々な圧力における孔径 3 nm細孔中の熱容量 [27].縦にシフトしてある．
熱容量の肩の温度 TB，ねじれ振り子測定の周波数の立ち上がり温度 To [20] を矢
印でプロットしている. TFOは固化しはじめる温度 [28].
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図 2.29: (a) Tからの周波数とQ値の変化. 0.02 MPaでのベタ，白丸のマークは
それぞれ細孔を 4Heで満たした系とN2で埋めた系を表している．(b) N2で細孔
を埋めた系からの周波数シフトの変化と 0.03 MPa下での細孔内の熱容量 [27].
31
図 2.30: FSM16中加圧下液体 4Heの温度圧力相図 [27]. 超流動密度の急な立ち上
がりを To，熱容量の肩の温度を TB，固化が始まる温度を TFOとしている．
2.3.6 細孔中の固化
Taniguchiらは，熱容量と圧力測定から細孔中 4Heの固化の研究を行った [28].
実験は 2.3.5のセルが用いられ,熱容量測定は熱パルス法で行われた．図 2.31に (a)
0.3 K, 3.75 MPa と (b) 0.5 K, 6.57 MPa の昇温過程と冷却過程の dP=dT を示す．
2.07 K付近からバルク固化は始まり完了した後から細孔中の圧力変化は徐々に分
かれる．昇温過程では，圧力はバルク固化曲線に向かってスムースに増加する．次
に 2.31(b) より，圧力変化をみバルク 4Heの固化完了後，2.75 K付近でのバルク
固化曲線から分岐し始める．冷却過程では，6.67 MPa，1.90 Kに向かって減少す
る．温度を下げていくと 1.89 Kで小さなドロップがみられ，1.81 Kから減り始
め，最後には一定圧に落ち着く．このドロップは冷却による細孔密度の増加が原
因である．このドロップの間，dP=dT の明確なピークが観測された．このピーク
の始まりと終わりの温度を TFO，TFCとした．図 2.32に TFO，TFCを温度圧力相




図 2.31: (a) 0.3 K, 3.75 MPa と (b) 0.5 K, 6.57 MPa の昇温過程と冷却過程の
dP=dT．TFOと TFC は固化開始と固化完了温度を示している [28].
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図 2.32: 固化開始と完了温度の温度圧力相図．2：FSM(3 nm) ，：Vycor(平均


















3H2O) である. 層状カネマイトの一層の厚さは１分子層である. pH12.3の界面活
性剤であるアルキルトリメチルアンモニウム (ATMA) 塩水溶液中で，シリケート
シートは図 3.3にあるように Na+イオンと交換した ATMAイオンのまわりに曲
げられる. そして，隣接したシリケートシート上のシラノールが縮合反応を起こ
し，ATMAのアルキル基の長さが半径に相当する六角形のトンネルができる. 最

















2.8 nm，DFT法では 4.1 nmである．また，FSM12については，細孔径は BJH
法では 1.6 nm，DFT法では 2.3 nmである．本論文では，細孔径の決定をせず，
ATMAのCの個数 nにより区別することとした．
図 3.1: FSM16 の透過電子顕微鏡写真 [29].
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図 3.3: FSMを合成する過程の模式図. [29](a) 加工前のカネマイト. (b) カネマイ
トのNa+イオンと入れ替わったATMAイオンがカネマイトを押し広げ六角形が




件を表 3.1にまとめた. FSM16中 4Heの 2重連成ねじれ振り子測定，FSM12の比
37
熱測定のため，FSM試料でペレットを作成した. まず，FSMは 120℃で脱水した
後，脱水したFSMと銀粉 (純度 99.9％以上，200メッシュ) を重量比 2:1で攪拌し
た. その後，治具を用いBe-Cuで作成したキャップの中に攪拌した試料を入れた．





















































測定で用いたガス操作系 (Gas Handling System, GHS) の概要を図 3.5に示す.
GHSは配管と継ぎ手，バルブで構成され，あらかじめ標準とする配管内の体積を
見積もり，バルブ操作により試料に対し定量の気体を導入することができる．図










































域でフィッティングできるので，フィッティング範囲は P=P0 = 0:08  0:22とし







となるので，一層吸着量 vm = 0:920 mmolを得た. 窒素の吸着断面積 16:2 






























となるので，一層吸着量vm = 1:70 mmolを得た. 窒素の吸着断面積16:210 20 m2
を用いると，今回のFSM-16ペレットの表面積は 166 m2であった. この表面積は，
41























図 3.7: FSM-16の BETプロット. フィッティング範囲は P=P0 = 0:08  0:22で，
赤丸で示した．



















FSM12 Heat Capacity (2013)
FSM12 single TO (2006)









図 3.10のように長さ l，半径 a，ずれ弾性率Gのねじれロッドの上端を固定し，
下端を だけねじった時に生じる力のモーメントを計算する. 図 3.10のようにね
じれロッドの内部の半径 r，厚さ drの薄い円管を考える. これを だけねじる事
により生じる母線の傾きを とする. r  lの時，は次のように表される.







































dF = 2Gr2dr=l (3.2.4)
となる. 故に，円管に働くねじりの力によるモーメントは復元力なので，















































図 3.11: (a) ねじれモードと (b) フロッピーモード．
法以外には熱的，力学的なものに限られてきた. 力学的方法で有効なのがねじれ
振り子である. 1940年代，Andronikashviliらはねじれ振り子を使って初めて 2流
































と書ける. ここで，ロッドのねじれ弾性定数 ，円筒セルの慣性モーメントは Icell
とする. いま，の温度変化は小さく一定と考えることができる．
ここで，セル内に 4Heを満たし，超流動転移温度以下で，全液体に対する超流




































慣性モーメント I1(2)を，ねじれ弾性定数を 1(2)，振動角 1(2)とすると，以下
の運動方程式が得られる.
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=  2(2   1) (3.2.13)
ここで，
1 =  exp(i!t) (3.2.14)
2 =  exp fi(!t+ 0)g (3.2.15)








c1 + c2 + 1
p
(c1 + c2 + 1)2   4c1c2 (3.2.16)
となる．式 (3.1.17) の根号内第 2項の符号が正のときは 2つのおもりが同位相に
















図 3.14: 2重練成ねじれ振り子の慣性モーメント I1(2)とねじれ弾性定数 1(2)
セットアップ
図 3.15が 2連ねじれ振り子の概略図である. 2重連成ねじれ振り子の 1つめの
重りは台座と試料の間の銅のおもりで，2つめの重りはペレットが入った容器で













2.2 mm OD1.1mm ID






































































プ (NF社製LI-76) を用いてゲイン 106で増幅した．測定での出力電圧 Voutは，電
流アンプのゲインをGI，電極のギャップ間隔を d，ねじれ振り子の振幅を , 電極
の容量をCとすると，















となる．括弧内は周波数を 2 kHz，Cを 1 pFとすれば 1.000006となり，ケーブル
の浮遊容量 CS の影響はほとんどない．ただし，出力電圧や振り子の振幅は周波







fhモードの実測共振周波数が0.1 MPaの 4Heが導入されている条件で2055.7 Hz，
出力電圧が 130 Vであった．また fl モードでは，同条件で実測共振周波数は
504.9 Hz，出力電圧は 209 Vであった．電極の直径が 4 mm，極板間距離 100 m




























となる．本実験では，rdは 5 10 3 m，tは 1:1 10 3 m，硬化処理後のベリリ
ウム銅 (Be:2at.%) のEは 2:7 1011 N/m2，は 0.355である．
52
本実験での最大加圧を 70 気圧と設定した．真空から 70 MPaの加圧によるダイ
ヤフラムの変位は 2 m程度である．また，7 MPa加圧時の最大応力は式 3.3.2よ












































































































た．効果処理後のペレットが入る部品は 3.5217 g, ダイヤフラム部品は 2.6014 g
電極を固定するキャップ部品は 1.2602 gであった．超電導線はNbTi製で，フィラ























1. 2. 3. 5.4.







用の RuO2もしくは Cernox温度計はチャンネル Bでモニターする．セルの発熱










である．本研究では，T=T がおよそ 1 %となるように熱量を加えた．
実際の熱容量測定は，測定例をあげて説明する．図3.22は温度Tbef = 0:9986 Kに
おいて，時間 0  t  10 sにおいて 120 
のサンプルヒーターに定電流 0.2271 mA
を流した時のサンプル温度の時間経過である．一般に，電流を I，時間t，ヒー
ターの抵抗を Rとすると熱量は，Q = I2Rtと与えられるので，加えた熱量
は，6.2 mJとなる．次に，T を精度良く求めるために，以下のような指数関数
のフィッテイングを行った．
T (t)  Tbef = T exp f(t  5)=maxg (3.3.4)
T と maxがパラメーターである．図 3.22の赤線が 120  tにおける指数関数


















































は 0.1 Kで測定を行った. 極低温の生成には鈴木研究室自作の 3He -4He希釈冷凍
機を用いた. この節では 3He -4He希釈冷凍機の原理について簡単に述べる.
液体 3Heは 10 2～1 Kの温度域で数々の物質と比べて大きな比熱を持つため，
エントロピーは大きい. 液体 3Heを液体 4Heで希釈混合することによって，3He
のエントロピーを冷却に利用したのが 3He-4He希釈冷凍機である.
図 3.25に，3He -4He混合系の相図を示す. 相図は 0.87 Kから始まる 2本の共存
線を持ち，共存線で囲まれた条件にある状態では 3He-4He混合液体は，共存線よ
りも低い温度の場合，3Heが濃い相 (c相) と薄い相 (d相) に相分離する．3Heは

























体積は 4Heで希釈されている分 c相より大きく，TFは式 (3.4.2) より低くなる. こ
のため式 (3.4.1) より，同じ温度において d相は c相よりエントロピーが大きい. c






















図 3.25: 3He-4He混合系の相図 [36][37].
図 3.26に希釈冷凍機の模式図を示す. 最も温度が下がる相分離面は混合器 (mix-
ing chamber) 内になければいけない．冷凍機設計や希釈冷凍機全体のガス流量に
よって，全量と混合比率を考慮した混合ガスを用意する．
希釈冷却された d相中の 3Heは熱交換器 (heat exchanger) に入り，循環する c
相の 3Heを冷却しながら分溜器 (still) に向かう. 3Heは蒸気圧が高いので選択的
に分溜され，3Heが豊富な混合ガスが室温部へ吸気される．3Heが豊富なガスは
室温部の真空ポンプで圧縮され，冷凍機内へ戻る．希釈冷凍ラインとは別系統の
1 Kpot内の液体 4He(デュワー内 4He寒剤から供給される) の減圧によって得られ








































社製モデル 204，SN3210428) は，圧力レンジ 0-500PSIがのものを用いた．
 2重連成ねじれ振り子実験における薄膜液体 4Heの導入量調整は，微量の試
料ガスを扱うために，圧力計 (Setra社製モデル 204，SN1019613) は圧力レ
ンジが 0-25PSIのものに取り替えた．バルブ７の先に接続された高純度 4He
ガスボンベより，バルブ 7，11を開け，LN2トラップに試料ガスを導入する．


















(Setra社製モデル 204，SN3210428) は，圧力レンジが 0-500PSIのものを用
いた．




















3He-4He mixture Gas tank
Sorption pump











孔中 4Heの周波数変化とした. まず，0.13 MPaにおける 4Heで満たされた条件と
N2で埋めた条件の比較を図 4.1に示す．温度を下げると，Tでバルク超流動転移
のために周波数が立ち上がる. さらに温度を下げると T=T = 0:6付近からゆるや
かな細孔中の立ち上がりが現れ始める. また，T=T = 0:4以下の温度において急
な立ち上がりと吸収ピークが見られた．
高周波 (fh)モード低周波 (fl)モードの比較を行うため，0.13 MPaにおける結
果について，細孔中 4Heの応答としたものを図 4.2のように比較する 1．２つの
モードを比べると，周波数は 1.8 K付近で緩やかに上昇し，最低温度付近で飽和
する様子は一致する. 一方，1 K付近における低温側の急な立ち上がりとQ 1の




































































図 4.2: 0.13 MPaにおける両モードの細孔中 4Heの周波数変化とQ 1の温度依存









































0.13 ～1.83(1.50) MPaにおける fh(fl)モードの吸収ピークの温度を Tph(Tpl)と
し，図 4.4のような温度圧力相図にプロットした．また，fhモードにおける周波
数の立ち上がりの温度 Tohもプロットした．TFOは固化が始まる温度，TBは熱容




































図 4.4: Tph と Tpl は fh モードと fl モードの吸収ピークの温度を表している. TB
は熱容量の肩の温度 [27]，TFO は固化が始まる温度である [28].
4.1.3 理論計算との比較
周波数依存性に関しては，TL液体に基づく理論的な予想がEggelらによって提
案されている (2.3.4節参照)．この理論では，散逸ピーク温度 Tpは f (1=(2K 3))に
比例するとしている．ここで，f は測定周波数，K は Luttingerパラメータであ
る．また，K = ~v20 = (0~)=(mv)である．ここで，は圧縮率，vは音速，
0は細孔内の 1次元密度を示す．この関係式より，純粋な加圧下液体 4Heの以前
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Eggel et al. 
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薄膜が形成されることが知られている [38]. 薄膜の厚さは 4Heの量が増えれば厚
くなり，細孔は最終的にある膜厚n1でほとんど埋まると考えられる．n1以上では
導入した 4Heが主に FSM粉末の外側の表面に吸着し細孔外の膜厚が急に増加す






K = 0mv~v を用いた．
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ペレットへ 4Heのモル数を測りながら導入した．吸着圧力P はVST 内の圧力計を
用いて測定した．図 4.6に導入モル数を全表面積で割った平均面密度ごとの P を
示す．全表面積には，BET理論により見積もった 90 m2を用いた．P はおよそ 11
atoms/nm2から上昇し始め，この面密度以上では直線的に増加する．１層完了の






















図 4.6: FSM16における各面密度における 4He吸着圧力．
4.2.2 薄膜から飽和蒸気圧に至る間の超流動応答
図 4.7は空セルから 16 atoms/nm2における周波数変化F の温度変化である．
測定温度範囲内で，空セルと 16 atoms/nm2のF は一致し，F は温度に比例し
て，傾きは 1:04 10 3 Hz/Kであった．空セルから 16 atoms/nm2までは，超
流動成分が観測されないと考えられる．
図 4.8は 16.4-20.4 atoms/nm2における fhモードの共振周波数変化fとQ 1












図 4.9は 20.4-26.8 atoms/nm2における fhモードの共振周波数変化fとQ 1




の散逸ピークの高さはおよそ 3 ppmで，0.13 MPaの液体 4Heの大きさと近い．こ
れは，細孔内の 4Heは変わらず，細孔外の薄膜が急に増加していると考えられる．
図 4.10は平均膜厚 18.5, 20.4atoms/nm2における 2つの周波数モードのf=f
とQ 1の温度変化である．20.4 atoms/nm2では，散逸ピークが 0.95 Kで観測さ
れた．一方，flモードの散逸ピーク温度 Tplが fhモードのピーク温度より 30 mK
低温に移動する事を観測した．この移動量は 0.13 MPaの純粋な液体 4Heの時よ

















図 4.7: 空セルと 16 atoms/nm2におけるfの温度変化．測定は fhモードでおこ


















































図 4.8: 平均膜厚 16.4-20.4 atoms/nm2における (a) fと (b) Q 1の温度変化測



































図 4.9: 平均膜厚 20.4-26.8 atoms/nm2における (a) f と (b) Q 1の温度変化．





































おける超流動応答をまとめる．図 4.11に，TphとHphの面密度 (圧力) 依存性をま
とめた．(a) では，超流動オンセット温度 Tonもプロットし，平坦な表面で，典型
的なKT転移が観測されるMylarシート上吸着 4He薄膜の結果も引用した．不活
性層の量の差を考慮して，Mylarシートの 4He面密度は 2.9 atoms/nm2にシフト
80
している．本研究では，振る舞いごとに I:n < n1 =20 atoms/nm2，II:n1 < n <21
atoms/nm2，III:n >21 atoms/nm2の 3つの領域に分けた．
領域 Iでは，Tphは Tonの変化に従う．面密度が n1に近づくと，Tphと Tplの増
加はより加速する．これは，FSM粉末の表面に 4Heが優先して吸着し，細孔内の
オープンスペースへの吸着が少ないことを示している．また，n1付近の 4He導入








に示すように，Hphはなめらかに 0.13 MPaの純粋な液体 4Heにつながり，26.8
atoms/nm2以上では，FSM粉末間のオープンスペースも詰まっている状態である．




ここで，細孔中 4Heが領域 IIIではほとんど変化しないことから，領域 I，II，IV
の散逸ピークと周波数依存性を比較した．
図 4.12は領域 I，II，IVで観測された性質についてまとめたものである．図




































I II III IV
n (atoms/nm2) P (MPa)
0 1 2
図 4.11: (a)，(b) 散逸ピーク温度 Tphと (c)，(d) fhモードの散逸ピークの大きさ
Hpeak の平均面密度と圧力依存性．これらのデータは薄膜から加圧下液体状態に
至る過程を同一のサンプルと２重連成ねじれ振り子で測定された結果である．(a)
では超流動オンセット温度 Ton() と引用 [3]からのオンセット温度 Ton(4) を，
Mylar基盤上 4HeのKT転移温 (壊線) と共に示す．加圧下液体状態では，超流動
応答が 2段階に成長している．(b) では，超流動応答と熱容量の異常が現れる温

















































図 4.12: (a)，(b) 散逸ピーク温度 Tphと (c)，(d) Thw=Tphと (e)，(f) Tphと Tpl
の比と LuttingerパラメーターKの面密度および圧力依存性．(a) では引用 [3]の








度が 2.0, 4.0 at%の 3He-4He混合液体を導入した．
5.1 周波数変化とQ 1の 3He濃度依存性
fhモードでは，0.13-1.66 MPaの様々な圧力において 0.0，2.0, 4.0%の測定を
行った．図 5.1に 0.13 MPaにおける 3つの濃度の共振周波数とQ 1の温度変化
を示す．純粋な 4He系で示した通り，細孔中の超流動応答はおよそ 1.6 Kから窒
素で満たされた時の応答と別れ始め，0.90 K(TO(0)) で急に増加する．そして，周
波数変化は 0.021 Hzに近づいていく．TO(0)以下の急な増加は細孔中液体 4Heの














0.75 MPa以下の 3He-4He混合液では Tph(x)は Tph(0)と平行に移動することがわ
かった．Tph(x)の 3He濃度依存性を挿入図に示した．縦軸は純粋な 4Heの Tph(0)
85
で規格化している．圧力が 0.13 から 0.75 MPaになると，Tph(0)は 0.64 K に抑制
された．一方，Tph(x)=Tph(0)は実験のエラー範囲内で直線にのっている．
ここで，他の系と比較する．バルク 4Heでは，超流動開始温度は 2.17 Kで，4.0
at%では 60 mK抑制される [39] ．一方，有効孔径 6.24 nm の 3次元ネットーワー
ク構造をもつVycorガラスでは超流動開始温度は 6.4%では 110 mK 抑制される
[40]．また，1-20 nm[41]の空間をもつ空孔率 87%のAerogelでは，6%の 3He濃度












































図 5.1: 0.13 MPaの 0.0，2.0，4.0 at%における fhモードの (a) 共振周波数変化
と (b) Q 1の温度変化． 縦軸の基準は細孔に窒素を満たした時の絶対零度の共
振周波数．2.0, 4.0 at%のデータはシフトしている．挿入図は 0.0 at%における広








































図 5.2: fhモードの温度圧力相図．は Tph，2は純粋な 4Heの TO. インセットは
Tph(x)=Tph(0)の 3He濃度依存性．3は 0.13 MPa，4は 0.75 MPaを示す．
5.2 周波数変化とQ 1の周波数依存性
観測周波数依存性を調べるために，0.13と 0.75 MPaについて flモードの観測
を行った．図 5.3に 0.13 MPa加圧時の 0.0, 2.0, 4.0 at%の両モードのQ 1の変




存するとしている (第 4章参照)．彼らは，系を特徴づける Luttinger パラメータ
Kと周波数，吸収ピーク温度 Tpには Tp = Af 1=(2K 3)の関係成り立つとした．図




は粒子の質量，そして v は音速を示す．バルクの 3He-4He混合液では，音速は 3He














































































































圧以下の 0.1,1.1,2.4 MPaの圧力下で測定を行った．図 3.24の空セルの測定結果
から，2 Kではおよそ 0.4 mJ/Kで, 0.5 Kではおよそ 0.1 mJ/K以下であること
がわかった．本実験で加圧下液体でセルが満たされているとき，最低温度はおよ







 A0 log10(jT   Tj=K) +B0 (T < T)
 A00 log10(jT   Tj=K) +B00 (T > T)
(6.1.1)
図 6.1の 0.10 MPaに対し横軸を log(jT   Tj=K)にとったものが図 6.2であり，
logjT  Tj <  2の範囲でフィッティングを行うことにより係数A0 (T < T)とA00
(T > T)を求め，バルクの係数と比較してバルクのモル数を見積もった．バルク





る．図 2.4の超流動転移温度の孔径依存性 [7] から，数 mの空間であると見積も
ることができる．
0.1 MPaにおいて 1.95 Kでも熱容量の異常が観測され，この異常温度は加圧す
ると低温へ移動し，2.4 MPaでは 1.60 Kだった．この異常の対応する空間の細孔
径は，図 2.4からおよそ 4 nmと見積もることができる．さらに，FSM16(細孔径





























































































































図 6.4: 十分低温で 3.3，2.8 MPaにおける (a)熱容量の温度依存性と (b)dC=dT，

































































































6.7(b)より，温度を下げると schは 1.250.03 Kでゆるやかに立ち上がることが
わかった．また，ds=dT の温度依存性をプロットし，各圧力でも 0.1 MPaと同様
の ds=dT の立ち上がりが観測されることがわかった．この ds=dT の異常は加圧
するとやや低温へ移動し，その移動量は 0.1から 2.45 MPaでは 70 mK程度であっ
た．各圧力の図 6.6 の熱容量のピークと ds=dT の異常はほぼ等しい温度である．
よって，FSM12細孔内液体 4Heには 1.2-1.3 Kで熱容量の異常があり，schが立
ち上がるということが明らかになった．
バルク 4Heの超流動転移では飽和蒸気圧下において，超流動密度 s は絶対零度






移では，ReppyらがVycor中 4Heの を報告している [47]．Reppyらのフィッティ
ング範囲は t < 0:015としているが，t < 0:15付近までデータはフィッティング曲
線にのり，Vycor中 4Heであってもバルクと同じユニバーサリティークラスに属
すると主張した．
FSM12のねじれ振り子測定の計測間隔は少々荒いが，図 6.8(b)のよう t < 0:134
付近までのフィッティングで を見積もると， = 1とすると，直線に乗ることが
わかった．
FSM16の 2重連成ねじれ振り子実験 (4章参照) の細孔中をN2で穴埋めしたバ
ルクのみの応答とバルクを差し引き細孔中のみの応答について，同様に を図 6.9
のように見積もった．細孔中のみの応答は，高温側の立ち上がりを Tcとし，超流
動の成長を外挿した量を全体の s0とした．N2で穴埋めした FSM粉末間 4Heの
応答は  = 0:67の直線にのり，一般的なバルク 4Heと同様に 3DXYユニバーサリ
102


















































図 6.7: FSM12のねじれ振り子測定の結果の詳細．(a) 全超流動密度と細孔外バ
ルクの超流動密度．バルク成分は計算値を定数倍したもの．(b) 全密度から細孔
外密度を差し引いて求めた細孔内超流動密度 sch．矢印は立ち上がり温度を示す．































(a) FSM12 TO (2 nm)
(b)
























































(c) FSM16 DTO (3 nm)
図 6.9: 2重連成ねじれ振り子実験における粉末間バルク 4Heの (a) 実温度に対す
る s0で規格化した超流動密度，(b) s=s0 対 tの両対数プロットと，細孔中 4He







 観測周波数を 2000 Hzから 500 Hzに変えると，超流動応答と吸収ピー





 およそ平均膜厚 19 atoms/nm2まで，導入した 4Heは細孔内へ優先的
に吸着され，およそ 19 atoms/nm2以降は細孔内がほぼ埋まって，細孔
外膜が厚くなっていく様子が観測された．








3. 微量な 3Heを導入した 3He-4He混合液体
 0.13 MPaの 2 kHzの測定では，3He濃度の増加に比例して，超流動応







孔径 2 nm細孔中液体 4Heの熱容量測定を行い，以下の結果を得た．
 細孔外のオープンスペースに,サイズ効果によって熱容量の異常温度がT か
ら空間があることがわかった．
 1.3 K付近に細孔内 4Heの微小な熱容量の異常を観測し，同様の温度で超流
動密度が立ち上がることがわかった．これより，超流動応答の緩やかな立ち
上がりには，熱容量の異常が伴うことが明らかになった．





























































































































































FSM16試料中希薄な 3He-4Heにおける 2重連成ねじれ振り子実験の fhモード
において，低温域で周波数変化とQ 1の異常を観測した．図B.1のように，3He




















rP   srT + nR (~V   ~vn) : (B.0.2)
ここで， s, n と ~vs, ~vn はそれぞれ超流動成分と常流動成分の密度と音速である．
また，式B.0.2における右辺の第3項はパウダー間の抵抗力である．~V はパウダー間
の音速を意味し，Rは位置に依存する係数である．全密度 とエントロピーの保




















(~V   ~vn)  rR ; (B.0.3)

































図 B.1: 3He濃度が 4.0 at%の時，それぞれの圧力下で観測された fhの異常．
 と Rはベッセル関数で表すと































































のねじれ角である．ここで，パウダー間の常流動成分の平均音速 h ~vniは ~V と結
びつき，hvni = (1  )~V 書け， と  が連結していないとする.
式 B.0.6より，第 2音波はねじれ振り子の抵抗力の不均一性によって発生する




















rdr [rnR(~V   ~vn)] ; (B.0.7)
書ける．ここで，Iは慣性モーメント,  は固有の減衰項， 
は固有振動数とし，
Nei!et は外力項とした．右辺第 2項は drag forceに起因する力のモーメントであ

































と書き直すことができる．エントロピーの複素振動振幅をmn [mn(t) = mnei!et]
とした．ねじれ振り子の共振は第 2音波によって変調させられることがわかった．
3He-4He混合液体の第2音波は系統的に調べられている [49]．低温で，音波は 3He
濃度の増加に伴ってやや減少し，4.0 at%，0 MPa時の 0.3 Kでの音速は23 m/s
であった．また，圧力増加と温度降下によって音速は減少することもわかっている．
共振モードをm = 1，n = 1とすると，.共振周波数とペレットのサイズ (aは











FSM16における純粋な液体 4Heの 0.13 MPa加圧下での超流動応答f=f(図








c1 + c2 + 1 +
p
(c1 + c2 + 1)2   4c1c2
c1 + c2 + 1 
p








(c1 + c2 + 1)2   4c1c2 + c1   c2 + 1p
(c1 + c2 + 1)2   4c1c2   (c1   c2 + 1)
(C.0.2)
実測値より周波数比は fh=fl = 2055 Hz=505 Hz,感度比は dfh=fh : dfl=fl =















  6:62 = 0 (C.0.4)
と書け，この 2つの関数より c1は 7.6，c2は 0.60であった．一方，ねじれ振り子
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